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~~sammenfassung
Aus Literaturangaben über die Gefüge- und Dichteänderung
von umhülltem porösen U02 unter Neutronenbestrahlung wird
geschlossen, daß die Kriechgeschwindigkeit von U02 unter-
halb von etwa 12000 C unter Bestrahlung stark erhöht wird.
Die entsprechenden Kriechgeschwindigkeiten unter einer
Spannung von 2 kP!mm2 wurden abgeschätzt und der Kriechge-
schwindigkeit von unbestrahltem U02 gegenübergestellt.
D~erlegungen zum Mechanismus der Beschleunigung des Krie-
chens unter Bestrahlung gehen von der begründeten Annahme
aus, daß in dem betrachteten Temperaturbereich (~ 13000 C)
die Kriechgeschwindigkeit im wesentlichen durch diffu-
sionsbedingtes quasi-viskoses Fließen bestimmt ist. Der
Q.i:f.':[t..L~iQIlf:lfQrd_erndBE_influß verschi_edener durch Bestrah...
IUl~g verursachter Gitterdefekte wird quantitativ abge-
schätzt. Die Ergebnisse zeigen, daß die aus der Literatur
entnommenen Hinweise auf erhöhte Kriechgeschwindigkeit un-
ter Bestrahlung vollständig nur durch die mit der Uran-
______8p-8 J t1Jn~wunClenecn--'1'€~)€-;l~tuwH~c@--+-"ttl±€~G&~S"S~~~----­
erklärt werden können. Daneben kann auch die Erhöhung der
Punktdefektkonzentration einen wesentlichen Einfluß ha-
ben.
Die Überlegungen lassen den Schluß zu, daß unter den Be-
triebsbedingungen schneller Leistungsreaktoren die Kriech-
geschwindigkeit des U02-Brennstoffes unter einem Druck von
2 kp!mm2 mindestens gleich der linearen Schwellrate durch
feste und eingeschlossene gasförmige Spaltprodukte ist.
Damit steht das gesamte Brennstoffporenvolumen für die
Schwellung zur Verfügung, wenn die Brennstoffhülle dem er-·
wähnten Druck im Brennstoff standzuhalten vermag. Dies gilt
jedoch nur, solange die verbliebenen Poren nicht durch
Spaltgasdruck in ihrem Innenraum stabilisiert werden.
Resume
Des informations obtenues dans la litterature eoncernant 1e
ehangement de strueture et de densite de liU02 gaine et
poreux sous irradiation aux neutrons permettent de ebhelure
que la vitesse de fluage d'U02 est eonsiderablement
augmentee sous irradiation au-dessous d'une temperature
d'environ 1.2000 0. Les vitesses de fluage eorrespondant
a une tension de 2 kp/mm2 ont ete estimees et eomparees
a la vitesse de fluage de l'U02 non-irradie.
'Les eonsiderations portant sur le meeanisme de l'aeeelera-
tion du fluage sous irradiation partent de l'hypothese
bien fondee que pour la zone de temperature examinee
Cf_ '1.. 3QQoQ) _]..0 Yitßs§sLde. fluagees-t 6rLpr-emierlieu-
determinee par un eoulement quasi-visqueux qui est con-
ditionne par la diffusion. L'influenee favorable a la
diffusion qui est exereee par differents defauts reti-
eulaires resultant de l'irradiation est soumise a une
____----"'e.....,s"--'t,L"i....m-atiDn-.qu antj t ati _ ~ ~ ,_
indieations de la litterature qui portent a une augmenta-
tion de la vitesse de fluage sous irradiation, ne se
trouvent eompletement expliquees que par les pies thermi-
ques assoeies a la fission de l'uranium. En outre,
l'elevation de la eoneentration des defauts ponetue1s
peut egalement exereer une influenee eonsiderable.
Oes eonsiderations permettent de eonelure que dans les
conditions d'operation des reacteurs rapides de puissance
et a une pression de 2 kp/mm2 la vitesse de fluage du
combustible U02 est au moins egale au taux lineaire de
gonflement atteint par les produits de fission solides
es les produits de fission inclus sous forme de gaz.
Ainsi, l'ensemble du volume des pores du combustible est
disponible pour le gonflement a condition que la gaine
puisse resister a la pression sus-mentionnee qui regne a
l'interieur du combustible. Cependant, cela n'est valable
que si le reste des pores nIest pas stabilise a l'interieur
par la pression du gaz de fission.
Abstract
It is concluded from literature dealing with changes in
structure and density of canned porous U02 under neutron
irradiation that the cree~ rate of U02 beIm"! abou·:; 1,200
0 0
will be considerably increased under irradiation. The
corresponding creep ratesfor a tension of 2 kP/mm2 were
estimated and compared tothe creep rate of unirradiated
uraniumo
Oonsiderations of the mech0ilism underlying the accelera-
tion of creep under irradiation are based on the well-
founded assumption that wi~hinthe examined temperature
crangeE~4, 30eQeJ -thecreeprat-e-isprimari'lydetermined
by quasi-viscous flow caused by diffusiono The diffusion
promoting influence of various lattice defects caused by
irradiation is estimated quantitatively. The results show
that the literature information on an increased creep
l.'äte 1"oLLowJ..ng J..rL'ö.dJ..atJ..on <";ö.n only be fully expläJ..ned
with the help of thermal spikes which accompany the fis-
sion of uranium. Apart from that, the growing concentra-
tion of point defects mayaIso have a considerable
influence.
From these considerations it can be concluded that under
the operating conditions of fast power reactors the creep
2
rate of U02 fuel under apressure of 2 kp/mm equals at
least the linear swelling rate caused by solid and in-
cluded gaseous fission products. Thus, the total fuel
pore volume is available for swelling, if the fuel canning
is able to resist the indicated pressure in the fuelo How-
ever, this is only applicable as long as the remaining
pores are not stabilized through the fission-gas pressure
prevailing in their interior.
..... 2 ....
In Kernreaktor-Brennelementen kann es auf Grund der Schwellung des
Brennstoffes durch die Einlagerung von Spaltprodukten nach hohen
Abbränden zu einer starken mechanischen Belastung der Brennstab-
hüllen kommen. Da in Hochtemperatur-Reaktoren vom Typ des Schnel-
len Brüters u.U. mit einer weitgehenden Versprödung des Hüllwerk-
stoffes zu rechnen ist, muß eine Dehnung der Hüllrohre durch den
schwellenden Brennstoff möglichst vermieden werden. Die Wahl ent-
sprechender Auslegungs- und Betriebsdaten für die Brennstäbe setzt
quantitative Kenntnisse über das Kriechen des Brennstoffes Ul~ter
Neutronenbestrahlung voraus.
Für U02 sind aus den Ergebnissen von Bestrahlungsversuchen grob
gemittelte Werte für den Volumenbedarf der Brennstoffschwellung
in 4I'@i breitenJ?;pe"E>e-n"Gem~erat1ir"bereiehen abgeleitet worden, die
implizit eine Aussage über das Kriechverhalten des Brennstoffes
enthalten [1J. In diesem Bericht soll versucht werden, aus ge-
eigneten Bestrahlungsversuchsergebnissen direkt die Kriechge~
schwindigkeit von U02 unter Bestrahlung abzuschätzen und mit den
~ltj.!:il\oYl ill,~------rl--l-~-------V~........ '"'~rro_t"""l,.,.~"'I'·T4 ........ ~ ... _1__ ... '*"" ........ ..... --.h __ """'.+O r-.""" +;...... TI(~-_\-=_.=.------~~.c..cov..... v.!..!. u .... V-l- UO-l-V .L'-.L..l.vvJ.J.Övo:::>vJ.J.W.J..J..LU.Lö.!:\.OV.Lv VU.L.L L.U.J.Uov;:;,v.l.:Cl..L.L.LvOV!ll UV2 :'::'u
vergleichen. Anschließend sind die verschiedenen Mechanismen zu
diskutieren, die für eine Erhöhung der Kriechgeschwindigkeit
durch Bestrahlung in Frage kommen.
1. Indizien für erhöhte Kriechgeschwindigkeit unter Neutronen-
bestrahlung
Nach vorliegenden Literaturangaben [2, 3, 3aJ beträgt die Kriech-
geschwindigkeit von unbestrahltem U02 bei einer Druckspannung
von 2 kP!mm2 und 13000 C etwa 1.10-4 bi~o5'10-4!h +). Die thermi-
+) Diese Werte wurden aus Ergebnissen von Biegekriemversuchen
umgerechnet. Nach Abfassung dieses Berichtes sind den Ver-
fassern Ergebnisse von Druckkriechversuchen beka~~t gewor-
den, deren Kriechgeschwindigkeitswerte bis zu einem Faktor 10
niedriger liegen [20J. Dadurch erscheinen die im Abschnitt 2
wiedergegebenen Abschätzungen der Kriechgeschwindigkeit un-
ter Bestrahlung optimistisch. Die im Abschnitt 3 gezogenen
Folgerungen würden durch die niedrigeren Kriechgeschwindig-
keitswerte grundsätzlich nicht in Frage gestellt. Sie müßten
jedoch noch stärker betonen, daß wahrscheinlich die thermal
spikes die Kriechgeschwindigkeit unter Bestrahlung be~timmen,
weil die Selbstdiffusion über isolierte Punktdefekte (Frenkel-
Paare) zur Deutung der experimentellen Befunde nicht ausreicht.
3sche Aktivierungsenergie des Kriechprozesses stimmt innerhalb
der Fehlergrenzen mit derjenigen der Völtimenselbstdlffusion
überein. In dem in Bild 1 erf~ßbarenTemperaturbereich ergeben
die bekannten; Meßwerte etwa aie mit ffunbestrahlt ll bezeichnete
Gerade für die kr~hgeschwindi~keitvon Unbestrahlt~m tr02 unter
einer Spannung von 2 kp/mm2 . Bier und im folgenden wurden alle
Umrechnungen von experimentell ermittelten Kriechgeschwindig-
keiten auf die gewählte Vergleichsspannung von 2 kp/mm2 U1~ter der
Annahme durchgeführt, daß die Kriechgeschwindigkeit der Spannung
proportional ist. Das trifft in der Umgebung von 2 kp/mm2 noch
in guter Näherung zu und entspricht auch der im Abschnitt 2 vor-
angestellten Annahme, daß der hi€r untersuchte Kriechprozeß in
.llü2 ···überwiegend durch .. den Nabat'ro.....Herring....Mechanismus best.immt
ist. Die in den berücksichtigten experimentellen Untersuchungen
auftretenden Kriechspannungen lagen meistens etwa zwischen 1 und
3 kp/mm2 •
Einige Bestrahlungsversuchsergebniss.e in der Literatur deuten da-
rauf hin, daß die Kriechgeschwlndigkeit von U02 unter Bestrah-
lung im Temperaturbereich von 300 - 10000 0 um Größenordnungen
höher liegen kann. Sie enthalten zum Teil grobe Angaben über das
Verhältnis der Kriechgeschwindigkeiten von unbestrahltem und un-
ter Bestrahlung befindlichem U02 [5, 6J. Zum anderen Teil bieten
sie die Möglichkeit, aus dem Aufbau von Bestrahlungsproben (u.a.
Porosität, Hüllfestigkeit) und dem Verlauf ihrer Volumenänderung
mit dem Abbrand die minimale Kriechgeschwindigkeit des U02-Bre!ll~­
stoffes abzuschätzen [7, 8J. Maximalwerte für die wirkende Kriech-
spannung wurden dabei meistens aus der Kriechfestigkeitdes Hüll-
materials abgeleitet. Im Innern von umhüllten Dispersionsbrenn-
stoffen wurde allseitig gleiche Druckausbreitung angenommen.
Die einfach angelegten Abschätzungen sollen hier nicht im ein-
zelnen wiedergegeben werden. Sie beruhen auf den Annahmen, daß
sich die Spaltgasporen in frei schwellenden U02-Teilchen unter
konstantem Innendruck vergrößern, bzw. daß die Kriechgeschwindig-
keit des Brennstoffes mindestens gleich der Schwellgeschwindig-
keit ist. Der letzte, wichtigere Punkt bedeutet, daß die Porosi-
tät des unbestrahlten Brennstoffes für die Schwellung voll in
4Anspruch genommen wird, ehe eine äußere Volumenänderung erkennbar
wird; diese Annahme ist durch Gefügebilder und Dichtemessungen
begründet [7, 8J. Die aus den Abschätzungen erhaltenen Kriechge~
schwindigkeitswerte oder -wertbereiche sind unter Angabe der zu-
grundeliegenden Literaturstelle in Bild 1 eingezeichnet. Die Um~
rechnung auf die einheitliche Spannung von 2 kP/mm2 erfolgte un-
ter der Annahme, daß die Kriechgeschwindigkeit der Spannung pro-
portional ist (s.o.). Durch lockere Schraffierung ist der Bereich
angedeutet, in dem die Kriechgeschwindigkeit von U02 unter Be-
strahlung zu erwarten ist. Zum Vergleich ist u.a. die lineare
Schwellrate bei einer Abbrandgeschwindigkeit von 3·10-9/s (bezo-
gen auf alle schweren Atome) eingetragen, die einer für einen
-,sehnellen-Brüter-angemessenen ... fJeistungsdichte von ··-etwa 2 kWlcm3
U02 entspricht; die Volumen-Schwellrate für die Gesamtheit der
Spaltprodukte wurde mit 1% je % Abbrand angenommen.
Der Überblick in Bild 1 zeigt, daß bei Temperaturen unterhalb v~n
12DOoCei.n~--ke-Er-h-ö.l:l.ung~Z'---Kr~-ndi...g-k~-,",---
-------c-1 _. . ~ . - c:.
durch Neutronenbestrahlung zu erwarten ist. Die Kriechgeschwin-
digkeit scheint in einem breiten Temperaturbereich von etwa
1100 bis 600°0, möglicherweise sogar bis 3000 0, nur schwach von
der Temperatur abzuhängen und mindestens im Intervall von 5.10-6
r.:
bis 5·10-//h zu liegen.
Über die Abhängigkeit der wirklichen Kriechgeschwindigkeit bei
2 kP/mm2 von der Abbrandgeschwindigkeit läßt sich aus Bild 1
nichts entnehmen, weil nur minimale werte der Kriechgeschwindig-
keit eingetragen sind, die erst aus der abbrandbedingten Schwell-
rate abgeleitet wurden. So stammen die Meßpunkte (5), (8) und
(6), (7) aus Versuchen bei Abbrandgeschwindigkeitenvon etwa
3·10-9/s bzw. 3·10-8/s. Einige nähere Angaben zu den Versuchs-
ergebnissen (5, 8) deuten darauf hin, daß die hier dargestellten
Kriechgeschwindigkeiten nicht nur für die in allen Fällen hohen
Endabbrände (~ 10%), sondern auch für niedrige Abbrände «3%)
gültig sind.
Im folgenden werden verschiedene Mechanismen, die grundsätzlich
für eine Erhöhung der Kriechgeschwindigkeit in Frage kommen, be-
züglich der Größenordnung und der Temperaturabhängigkeit ihres
Einflusses diskutiert.
52. Einfluß verschiedener diftusionsfördernder Mechanismen auf1'r .
die Kriechgeschwindigkeitu;;};ter Neutronenbestrahlung
Nach den allgemeinen Kenntniss~h über das Kriechen von polykri-
stallinen oxidkeramischen Materialien [9J kann angenommen werden;
daß die Kriechgeschwindigkeit Von U02 in dem hier interessieren-
deh Temperaturbereich unterhalb 120000, bei der relativ niedri-
gen Spannung von 2 kp/mm2 , durdh spannungsinduzierte Diffusion
be§timmt ist. Für ein überwi~gepdes Versetzungskriechen stehen
unter diesen Bedingungen nicht hinreichend viele akti~ierbare Gleit-
sy§teme zur Verfügung. Außerdem spricht auch die uurch eXperimen~
telie Ergebnisse wahrscheinlich gemachte Erhöhung der Kriechge-
schwindigkeit von U02 unter Bestrahlung es.Abschnitt 1) gegen ei-
nen wesen'Eliclien Einflüß des Versetzungsgleiterrs ,weil die durc-h
Bestrahl~ng hervorgerufene härtende Struktur von Versetzungs-
schleifen und Leerstellenclustern [z.B. 11, 12J eher eine Behin-
derung als eine Förderung dieses Mechanismus erwarten ließe.
---~N-fa~ro-nndHeTring ergi"l:Tt---s4e-h-d:ur-c~~~--te---­
Diffusion ein quasi-viskoses Fließen gemäß dem Zusammenhang
.
t= 20 . cf • D· (LG2 . k . T
in dem cf die äußere Spannung, D den Volumenselbstdiffusionskoeffi-
zienten, -fLdas Atomvolumen und G die Korngröße bedeutet [9J. Diese
Beziehung kann bezüglich ihrer quantitativen Aussage durch das
Auftreten von Korngrenzengleiten -besonders in porösem Material-
und Mikrorißbildung unzutreffend werden, aber der im folgenden
verwendete Zusammanhang Ero.J D behält seinen Sinn unter der Annah-
me, daß das ebenfalls diffusionsbedingte Korngrenzengleiten unter
Bestrahlung im gleichen Verhältnis beschleunigt wird, wie die
Volumendiffusion.
Die folgende Abschätzung der durch diffusionsfördernde Mecha-
nismen unter Bestrahlung bedingten Kriechgeschwindigkeit Ebestr.
~für d = 2 kP/mm2 ) verwendet jeweils die Kriechgeschwindigkeit
und den Diffusionskoeffizienten (ohne Bestrahlung) bei 1300°0;
das ist die niedrigste Temperatur, für die zuverlässig erschei-
nende Werte des Volumenselbstdiffusionskoeffizienten vorliegen.
6Die Diffusion von Uran-Ionen wird im Hinblick auf die sehr viel
höhere Beweglichkeit der Sauerstotf-I6neii als gesohwindigkeits-
bestimmend angesehen. Als Mittelwert zuverlässig erscheinender
Angaben für den Uran-Selbstdiffusionskoeffizienten [4J bei 1300°0
wurde D = 4,5 0 10-16cm2/s gewählt. Dann gilt mit ErV D
; / -4 -1 / -162-1~bestr. 2·10 h = Dbestr. 4,5·10 cm·s (:E)
In dieser Beziehung ist die hier unwesentliche 1/T-Abhängigkeit für
das strahlungsinduzierte i unberücksichtigt geblieben.
2.1 Erhöhung der Punktdefektkonzentration bei Ausheilung an
·:fe-stenSenken
Die im Kernbrennstoff unter Neutronenbestrahlung entstehenden
Spaltfragmente hoher kinetischer Energie erzeugen durch Stöße mit
Gitteratomen Frenkel-Paare (Leerstelle + Zwischengitteratom), die
ZlJID Tej J nicb."t---sp.oIl~~4---Q~i'ür----e-i~J..--~~­
sche Bewegung im Gitter zur Verfügung stehen. Ihre Erzeugungs-
rate sei K = KL = KZ (in Atomanteilerts). Erfolgt die Ausheilung
dieser Defekte durch Einfang an linearen festen Senken (Ver-
setzungen), die im Gitter in ~iner Dichte a (in cm/cm3) vorlie-
gen, so stellt sich in kubischen Gittern eine Defekt-Gleichge-
wichtskonzentration cL Z = K/6
1
CX,. d2 . -0 L Zein [10], wenn d der
, ,
Abstand benachbarter gleicher Gitterionen und VL,Z die Sprung-
frequenz einer Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms (in
s-1) ist. Da sich der 11Diffusionskoeffizient il D)E, der den Ma-
terietransport durch Bewegung der Bestrahlungsdefekte beschreibt,
als
D~L,Z = cL,Z . ~ • d2 . ~ L,Z ergibt,
folgt D)E = K/oc
für die Diffusion sowohl der Leerstellen als auch der Zwischen-
gitteratome, wenn für beide die gleiche Senkendichte CX, besteht.
Zum Vergleich mit den in Bild 1 erfaßten Ergebnissen von Be-
strahlungsversuchen hohen Abbrandes, wird hier eine -in Bezug
auf die Versuchsbedingungen- mittlere Abbrandgeschwindigkeit
7von 1·10-8/s zugrunde gelegt. Eigene Röntgenfeinstrukturunter-
suchungen und Literaturwerte [11, 12J zeigen, daß in U02 mit et-
wa 1000 Uran-Frenkel-Paaren je Spaltung zu rechnen ist, die vor-
übergehend an der thermischen Bewegung im Gitter teilnehmen+).
Durch Zwischengitteratom-Agglbmeration ergibt sich schon nach
sehr niedrigem Abbrand (10-3%) eine Versetzungsdichte von 1011 -
1012/cm2 , die dann nicht mehr zunimmt [11, 12J. Damit ist
K = 1~10-5/s, (x''i't!3 0 1011/cm2 , D:1[~3.10-17 cm2/s.
Die sich aus (:1[) ergebende entsprechende Kriechgeschwindigkeit
unter einer Spannung von 2kP/mfu2 ist in Bild 2 zwischen 1100
Und 8000 0 dargestellt ("FP, Senken"; zur Begrenzung des Tempera-
turbereiches s. Absclli~itt 2.2).
2.2 Erhöhung der,P'unk:tde;fekt:konzentratiön .bei Ausheilung durch
Rekombination
Mit der Defekt-Ausheilung durch feste Senkan_i~Git-±-e-I'-konkuu-r=-,----­
riert die Rekombination von Leerstellen und Zwischengitteratomen.
Dieser Mechanismus läßt sich im Gegensatz zur Ausheilung an fe-
sten Senken nicht in einer plausiblen groben Näherung behandeln,
sondern erfordert die Auflösung des vollständigen Gleichungs-
systems für den stationären Gitterdefektzustand:
dcL/ dt = K v Z. cL' Cz - ~ d2 . (X. • VL' CL - 0
dCZ/dt = K - vZ,cL'cZ - ~ d2 . (X. • VZ·cZ = 0
CL, Z ist hier wieder die Konzentration, vL, Z die Sprungfrequenz
von Leerstellen bzw. Zwischengitteratomen. Die drei Glieder bei-
der Gleichungen beschreiben die Defekterzeugung sowie die Defekt-
+)
Eine Abschätzung zeigt, daß die Frenkel-Paar-Erzeugungs- .
rate durch Stöße schneller Neutronen in einem Schnellen
Brüter in der gleichen Größenordnung liegfi1e~ie die Er-
zeugungsrate durch Spaltfragmente, so daß nur diese berück-
sichtigt zu werden braucht.
8ausheilung durch Rekombination und durch Einfang in festen Sen-
ken. In die Rekombinationsrate geht nur die Sprungfrequenz der
Zwischengitteratome VZ ein, weil sie für die hier interessieren-
den Temperaturen ($ 1300°0) um Größenordnungen höher liegt als
die Sprungfrequenz der Leerstellen.
Für die Gleichungen lassen sich Näherungslösungen für die bei-
den zu betrachtenden Temperaturbereiche angeben, die durch die
Beziehungen ~ d 2 . cx »lj K/'.)~ bzw. ~ d2 . Cl «1 K/'v~ bestimmt sind.
Der Übergang zwischen beiden Bereichen liegt hier -durch die
Gleichung ~ d2 "cx =lK/v Lbestimmt- in der Umgebung von 725°0
(Berechnung von \l L s. u.).
Für Temperaturen oberhalb von etwa 800°0 ergibt sich auch hier
der Diffusionskoeffizient D2E = ~ d2 . c . -.j = K/cx sowohl für Leer-
stellen- als auch für Zwischengitterdiffusion.
Im Temperaturbereich unterhalb von etwa 650°0 stimmen die Nfu~e-
rungslösungen für beide Diffusionskoeffizienten (f.Leerstellen-
und Zwischengitterdiffusion) ebenfalls überein und haben die
Form
D2E = ~d2. iK. 'V~.
Der Gültigkeitsbereich dieser Näherungslösungen findet seine obe-
re Begrenzung dadurch, daß oberhalb von etwa 1100°0 die Leer-
stellenkonzentration im Gitter in zunehmendem Maß durch thermi-
sche Leerstellen bestimmt wird. Die untere Begrenzung ergibt
sich dadurch, daß die berechnete Leerstellenkonzentration bei
tiefen Temperaturen im Gitter nicht mehr realisierbar ist. Sie
steigt mit abnehmender Temperatur und erreicht schon bei 500°0
den Wert von 4.10-3 , der nicht mehr überschreitbar sein dürfte.
Im Temperaturbereich von 500 - 650°0 ist in Bild 2 ebenfalls
die sich aus D2E nach (2E) ergebende Kriechgeschwindigkeit ein-
getragen (rIFF, Rekomb. f1).
Die Leerstellen-Sprungfrequenz VL' die zur Berechnung von D2E
im Falle überwiegender Defektaushe~lung durch Rekombination
bekannt sein muß, wurde berechnet als
VL = ..j D • Z • exp(Sw/R) . exp( -Qw/RT ) ;
9,hier ist "'D etwa die Debye-Frequenz (ca. 1013/s), Z die Koordi-
nationszahl im Gitter, Sw die Entropieänderung und Qw die Akti-
vierungsenergie für die Wanderung der vorhandenen Leerstellen.
In Anlehnung an die theoretische Behandlung für kubisch-flächen-
zentrierte Metalle (z.B. [10J) wurde hier der Ausdruck
~D·Z.exp(Sw/R) für Uran-Leerstellen in U02 zu 5·1014/s angenom-
men. Für QW wurde der Wert 53 kcal/mol [13J gewählt.
S:.:l Erhöhung der Platzwechselhäufigkeit durch "Temperaturblitze ll
(thermal spikes)
Für die Erzeugung der unter 2.1 und 2.2 behandelten Punktdefekte,
die in einemdynamischenGleichgewic-ht vorübergehendstabit .sind ,
wird nur ein sehr kleiner Teil der bei der Uran-Spaltung freige-
setzten Energie verbraucht « 1%0). Der weitaus überwiegende Teil
wird dagegen direkt durch Ionisierung oder durch spontane Rekom-
bination von Frenkelpaaren in wärme umgesetzt. Offenbar muß die-
ser illlt äußerordentlich hoher lokaler Leistungsdichte aogegebene
Spaltungsenergie-Anteil in den entsprechenden Temperaturblitzen
(thermal spikes) zu einer erhöhten Platzwechselhäufigkeit im
U02-Gitter führen, die die bei der mittleren Probentemperatur zu
erwartende weit übertrifft.
Eine genaue Behandlung dieses Effektes erscheint außerordentlich
schwierig. Hier soll der zu erwartende scheinbare Diffusions-
koeffizient D~ nur durch zwei hinreichend plausible Grenzbe-
trachtungen eingegrenzt werden. Zuerst wird die gesamte E~ergie­
abgabe der Spaltfragmente an das Gitter durch einen Platzwech-
sel-"Schauer" dargestellt. Dieses Modell erhält eine gewisse Be-
rechtigung durch die Vermutung, daß längs der Bahn der hoch ioni-
sierten und stark ionisierenden Spaltfragmente zahlreiche Gitter-
atome durch Coulomb-Kräfte aus ihrer ursprünglichen Position ver-
drängt werden [14J. wird nun -sehr grob- angenommen, daß die Ab-
brandgeschwindigkeit 10-8/s, die kinetische Energie der Spalt-
fragmente 170 MeV/Spaltung und der Energieaufwand je Frenkel-
Paar 100eV beträgt, und daß durch Erzeugung und Rekombination von
Leerstellen und Zwischengitteratomen durchschnittlich 1 Platz-
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wechsel (in eine benachbarte Gitterposition) je Frehkel~paar er-
folgt, so ergibt sich eine Platzwechselhäufigkeit von (c.V)Defekt
= 1,7·10-2/s. Daraus folgt ein scheinbarer Diffusionskoeffizient
jE[ 1 2 () -18 2/D = 6 d c· V Defekt = 4,3-10 cm s.
Als zweites Modell der durch den lokalen Temperaturblitz nach der
Uran-Spaltung geschädigten Zone wird ein für kurze Zeit geschmol-
zener Bereich betrachtet. Dazu wird -wieder ohne Bemühung um ge-
nauere Werte- eine einheitliche Maximaltemperatur von 3500°0
(bei einer mittleren ProbentetAperatur von 10000 0), eine mittlere
spezifische Wärme von 0,08 cal/g· °0 und eine Schmelzwärme von
20 kcal/mol angenommen. Dann ergibt sich ein Bereich von 5.107
.TI...AtomenLSpaltung, der .etwa 10-11 8 lang .geschmolzerr bl.eiben··
dürfte [15J- Wird für diese rrSchmelze tl ferner ein Diffusions-
koeffizient von 1·10-4 cm2/s angenommen, der etwa für Metalle dicht
oberhalb des Schmelzpunktes zutrifft, so läßt sich für eine Ab-
brandgeschwindigkeit von 10-8/s ein mittlerer scheinbarer Diffu-
~-~k-e-e-H'-4-z-:i--e-n-l";F.-:J--
errechnen.
Da sich unter allseitigem Einschluß in festem U02 sicher keine
echte Schmelze bilden kann, wird dieses Ergebnis durch Extra-
polation des Diffusionskoeffizienten für festes U02 bis zum
Schmelzpunkt kontrolliert. Wird in diesem Zusammenhang die llLe_
bensdauer tl der auf 2800°0 erhitzten Zone durch Abkühlung um
500° bei Wärmeableitung aus einem kugelförmigen Bereich im festen
U02 definiert (bei der vorhergehenden Abschätzung wurde ein eher
traubenförmiger Bereich vorausgesetzt), so ergibt sich ein Wert
von ca. 10-9 s. Der mittlere scheinbare Diffusionskoeffizient+)
würde dann D~ = 5'10-18 cm2/s betragen. Die effektive Lebens-
dauer wird wahrscheinlich sogar länger als 10-~ sein, da die für
+) Mittelung aus den D-Werten der 28000 0-spikes und dem
unbeeinflußten Anteil des U02-Volumens.
... 11
D~ bestimmenden Fehlordnungen abschreckbar sein dürften. Dadurch
e~gäbe sich ein große~es D~
Aus den hier ermittelten Grenzwerten für D~ sind die in Bild 2
für den Fall llthermal spikes 11 eingetragenen Kriechgeschwindig-
keiten berechnet.
2.... 4 ,Erhöhung der Diffusionsgeschwindigkeit durch Bildung eines
Versetzungsnetzwerkes
Die unter Neutronenbestrahlung gebildeten Punktdefektß """:im hier
interessierenden Temperaturbereich vor allem die Zw!schengitter-
Q:t:;QmG...agg19illG:r::i.G:J:.'GIl 1JJ):t:;G:r:6:i.ldllUg YQll Y©:r§©ti~l.lPg§§9:g.J.©:i.:fE?Il (11,
12]. Diese formieren sich bei zv,nePmender Versetzungsdichte zu
einem Versetzungsnetzwerk (nach. ca. 0,04% Abbrand). Das Ver-
setzungsnetz bietet bevorzugte Diffusionswege, die zu einer er-
heblichen Beschleunigung der Diffusion führen müssen.
-----~---~----------
Für die Diffusion längs der Versetzungslinien (Ilpipe diffusion l1 )
läßt sich ein Diffusionskoeffizient Dp angeben, der folgender-
maßen berechnet werden kann [16]:
Korngrenzen mit hinreichend kleinem Korngrenzwinkel lassen sich
in zwei Formen beschreiben,
a) als einheitliche Schicht der Dicke 6 mit dem Korngrenzen-
diffusionskoeffizienten Db ,
b) als ebene Anordnung von Versetzungen im Abstand d
(d = a/sin [Q/2J, a Gitterebenenabstand, e Korngrenzen-
winkel) mit einem lIpipe ll-Querschnitt h 2 für jede Ver-
setzung. Dann gilt
Db • 6 = Dp . h
2/d
Dp = Db • d6/h
2
Unter Verwendung der Werte 6 = 2a, d = 10a (entspr.
e = 11,50 ), h = 2a ergibt sich
Dp = 5 Db •
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Aus der Literat~J:,' [16] läßt Sich entnehmell , daß der 1Co:r;;ng;renzen1.
selbstd1ffusionskoeffizient für e = 10 - 450 wahrscheinlich hööh-
stens um den Faktor 3 kleiner ist als der Selbstdiffusi6nskoef-
fizient für Groß~inkelkorngrenzen.
Der KorngrenzenselbstdiffUSiohskoeff1zient Db von U02 ist nicht
bekann.to:Ein Überblick über in der Literatur angegebene Verglei-
ch~ und Vergleichswerte zwischen Volumen- und Korngrenzendiffu-
si6nsgeschwindigkeit (z.B. [16, 17]) läßt es sinnvoll erscheinen,
für die hier beabsichtigte Abschätzlh~g näherungsweise anzuneh-
men, daß Dob~ Dol(lattice) und Qb~0,8·Ql (Aktivierungsener-
gie). DanI1 lassen sich mit den oben angegebenen Daten (Dl 130000
, ...16 2 ) ,
= 4,5 .10cmls,Q,1 = 105 kcal/mol .. DbundDJl~2,5nb berech...
nen.
Der wirkliche Diffusionskoeffizient ist D = Dp.g + Dl (1-g);
hierin ist g das Verhältnis von gestörten Gitterplätzen (in
Versetzungs- 1Ipipes ll ) zu.r gesamten Gitterplatzzahl. Fü..r die be-
reits in Abschnitt 2.1 verwendete VersetzungsdfChtevon 3'fO~~cm2 -
und Gitterplatzzahlen je Gitterebene von 4/Versetzung und
1015/cm2 ergibt sich g = 1,2.10-3 • Da g « 1, gilt
D = Dp . g + Dl .
nPipe diffusion ll überwiegt, wenn Dp.g > Dl • Das ist in dem be-
trachteten Temperaturbereich unterhalb 13000 0 der Fall. Durch Ein-
setzen von D .g in die Formel (~) ergibt sich die in Bild 2 alsp
Fall IlVersetzungsnetzwerk" eingetragene Kriechgeschwindigkeit.
2.5 Zusätzlich mögliche Einflüsse nach hohem Abbrand (über-
stöchiometrischer Sauerstoffgehalt, amorphe Gefügebereiche)
Bei hohem Abbrand von U02-Brennstoff ist ein Sauerstoffgradient
und zumindest im Volumenbereich der niedrigeren Brennstofftem-
peraturen eine wesentliche Oxydation des verbliebenen U02 zu
erwarten+). Sie ist hier insofern von Interesse, als die Kriech- .
+) Diese Ansicht erscheint zwar nicht hinreichend experimentell
belegt, sie wird aber als Möglichkeit in diese Betrach-
tungen einbezogen.
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geschwindigkeit vOn U02+X höher liegt als für Stöchiö~etrisChes
U02 · Sie wurde bei 1000°0 für U02 ,o6 um den Faktor 10 , für U02 ,16
um den Faktor 105 erhöht gefunden. Die Aktivierungsenergie des
Kriechprozesses lag bei etwa 73 bzw. 60 kcal/mol [3J .. In Bild 2
ist die Kriechgeschwindigkeit für U02 ,o6 eingetragen.
Bei einheitlicher Brennstofftemperatur ist eine Geschwindigkeit
der Oxydation zu U02+x von x/Abbrand~0,002/%Abbr. zu erwarten
[6J. Sie würde nach etwa 10% Abbrand eine wesentlich erhöhte
Kriechgeschwindigkeit zur Folge haben. Für die Außenzone eines U02-
Brennstabes mit starkem radialen Temperaturgefälle könnte das je-
doch schon nach 1-2% Abbrand der Fall sein. Über den Einfluß der
Gitterschäden unter Bestrahlung auf das beschleunig'be Kriechen ven
überstöchiometrischem Urandioxid kann hier keine Aussage gemacht
werden.
Abschließend soll ein weiterer Effekt nur angedeutet werden, der
------4-a-s---K-3?40e-e-h-e-B.-a-e-s-~:gpeRB-s-te-f-f--e-s_naG_l1~@_l1r-hohem-Ahbr_and___b-eß_chlfmni- _
gen könnte. Aus den Ergebnissen von Bestrahlungsversuchen hohen Ab-
brandes läßt sich entnehmen, daß die Spaltprodukte wenigstens teil-
weise aus dem U02-Gitter ausgeschieden werden. Oberhalb ca. 8% Ab-
brand zeigen Gefügeeffekte, daß Spaltproduktausscheidungen von den
Korn- und Subkorngrenzen in die U02-Körner hineinwachsen (5, 6,
18). Diese Ausscheidungen konnten auch nach sehr hohen Abbränden
nicht als kristalline Phasen nachgewiesen werden. Daher erscheint
die Möglichkeit nicht ausgeschlossen, daß oxidische Spaltprodukt-
ausscheidungen amorphe Gefügebereiche bilden (18), die ein visko-
ses Verformungsverhalten zeigen. Für eine quantitative Abschätzung
der Verformungsgeschwindigkeit in diesen Bereichen fehlen jedoch
geeignete Ansatzpunkte.
3. Folgerungen
Diese Überlegungen sollten in erster Linie der Auswahl sinnvoller
Versuchsbedingungen für Kriechversuche an U02 1h~ter Bestrahlung
dienen. In Anbetracht der Ungenauigkeit der wenigen zugrunde ge-
legten Versuchsergebnisse können sie noch nicht zu Aussagen wirk-
lich quantitativen Charakters führen.
Immerhin läßt sich aus den in Bild 2 dargestellten Verhältnissen
folgern, daß llthermal spikes lt ~ Bestrahlungspunktdefekte (IlFpt!)
schon bei recht niedrigen U02-Brennstofftemperaturen oberhalb ca.
7000 C unter einer Druckspannung von 2 kp/mm2 zu Kriechgeschwin-
digkeiten führen können, die mit der linearen Schwellgeschwindig~
keit durch Spaltprodukteinlagerung übereinstimmen. Damit sind
die aus experimentellen Ergebnissen ermittelten Werte in Bild 1
auch theoretisch verständlich.
Daher erscheint es möglich, in Oxid-Brennstoffstäben von Schnellen
Brütern bei Beginn des Abbrandes zunächst sämtliche vorhandenen
Hohlräume einschließlich der Poren in den kälteren Brennstoff-
zonen für die Schwellung durch Spaltprodukteinlagerung verfüg-
bar zu haben, sofern die hinreichend kriechfeste Hülle einen
dauernden Druck von ca. 2 kP/mm2 im Brennstoff auszuhalten bzw.
auszuüben vermag! Diese Aussage ist grundsätzlich sehr interessant
_ __ und würde ~~~deuten, daß das Kriechverhalten des Brennstoffes das _
radiale Schwellen des Brennstoffes auffangen kann, solange noch
Hohlräume vorhanden sind.
Sobald solche Hohlräume als geschlossene Poren vorliegen und mit
Gas gefüllt sind, treten jedoch Komplikationen auf. Die Brenn-
stoffporen können bereits nach einem Bruchteil des angestrebten
Abbrandes durch den Eintritt von Spaltgasen bei entsprechendem
Innendruckaufbau gegen die Kriechverformung unter äußerem Druck
stabilisiert werden. Solche Poren ständen nicht für die Kompen.
sation des Schwellens zur Verfügung. Die technische Fragestellung
muß daher auch der Möglichkeit für das Kriechen des Brennstoffes
in der axialen Richtung im Brennstoffstab gelten. Im Rahmen die-
ser Arbeit kann hierzu nicht eindeutig Stellung genommen werden;
man darf aber erwarten, daß nach Auffüllen der verfügbaren Hohl-
räume der Brennstoff noch axial ausweicht, sofern sich große Tei-
le der Brennstoffsäule im llstrahlungsplastifizierten lt Zustand
befinden.
Dieser Druck ist nicht im ganzen Brennstoffquerschnitt,
sondern nur in dem Il s tarren ll äußeren Ring (T ~ 13000C)
erforderlich, der keine nennenswerte thermisch bedingte
Plastizität aufweist.
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Die Gesamtheit der verwendeten Bestrahlungsversuchsergebnisse, die
in Bild 1 wie in Bild 2 durch die entsprechenden Punkte wiederge~
geben sind, kann nach dem Resultat der hier vorgelegten Überle-
gungen nur durch den Mechanismus der Platzwechsel in Temperatur-
blitzen (tlthermal spikestl) beschrieben werden. Diese Feststel-
lung wird zusätzlich durch. die Tatsache gestützt, daß die in
Bild 1 angegebenen Kriechgeschwindigkeiten nur Mindestwerte sind.
Eine Vertiefung dieser Folgerung verbietet sich zunächst mit Rück-
sicht auf die größe Unsicherheit der Aussage über die quantita-
tive Auswirkung der Platzwechsel in Temperaturblitzeno Auf jeden
Fall läßt dieser Mechanismus im hier erfaßten Temperaturbereich
(Bild 1 u. 2) auch eine relativ geringe Temperaturabhängigkeit
der ent§prechenden Kriechgeschwin~ig~eitunter BestrahlUl~g er-
warten.
; { ...•
in der bereits ein Versuch zur direkten Messung der Kriechge-
schwindigkeit von U02 unter Bestrahlung unternommen worden ist
(19]. Unter den gewählten Versuchsbedingungen konnte jedoch nur
eine obere Grenze der Kriechgeschwindigkeit abgeschätzt werden,
die nach Umrechnung auf die in Bild 2 zugrunde gelegten Bedingun~n
bei 580°0 und 3,6 0 10-6/h liegt (0) und damit den Ergebnissen die-
ses Berichtes nicht widerspricht. Andere dort zitierte Abschät-
zungen sind ebenfalls in Bild 2 unter Bezeichnung ihres Unge-
nauigkeitsintervalles eingetragen (x). Sie liefern weitere In-
dizien für das beschleunigte Kriechen unter Bestrahlung.
Für eine aufschlußreiche Diskussion und interessan-
te Hinweise zu den experimentellen Ergebnissen und
Annahmen, die unseren Überlegungen zugrunde liegen,
danken wir Herrn J.A.L. Robertson, AEOL.
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